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　この報告書は，平成6年度・7年度の2年間にわたって行われた，文部省科学研
究補助金　一般研究（C）　「10eV領域での電荷移行反応の微分断面積測定　　（課
題番号：06640530）」の研究成果報告書である．
　これまで，イオンと原子・分子衝突に於ける非弾性反応の理解の為断熱ポテンシャ
ル曲線と，それらの交叉点近傍での遷移確率について知見を得るために，研究例の
少ない10eV以下のエネルギー領域でビーム法を用い，多価イオンの関与する電荷移
行反応：
　　　　　　A9＋＋B一＞A（9曹m）“＋BM“÷AE（△i：発熱量）
を対象としての実験装置建設・研究を進めてきた．
　今回の補助金を用いることで，既存の交叉ビーム装置に電子ビーム型イオン源　（
EBIS）　を新たに設計・製作し，ビーム実験がほとんど行われていない低エネルギー
領域での測定を開始する事ができた．しかし，散乱実験に用いることのできたイオ
ンビーム強度は十分ではなく，今後より検出効率を向上させた検出器の必要性も認
識された．以下に，研究経過と到達点を述べる．
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1。序
　イオンと原子・分子衝突に於ける電荷移行反応の機構解明のために，最近特に低エ
ネルギー領域での微分断面積測定が注目されつつある　〈軌これまでに報告された測
定としては
　（1）C4“＋　He　一＞C2’＋He　z÷系で量子論的な干渉効果が微分断面積に観測され，
　　　これらはシュテユッケルベルク型の振動構造と同定された（2）．また，
　（2）エネルギー分：解能はまだ低いがAr4＋＋Ar系で20　eVの衝突エネルギー領域
　　　での1電子・2電子移行過程についての二重微分断面積の測定が開始されて
　　　いること（3），
　（3）Ar　6＋＋He系での2電子移行過程の二重微分断面積測定（E㎝＝55－110　eV）（n」
などがあげられよう．
　この手法が注目されているのは，例えば，電子相関に基づく二電子同時移行過程
であるのか，連続した2回の一電子移行過程によるものなのかの議論が行われている
二電子移行過程の反応機構の解明には，従来行われてきた反応の始状態・終状態の
分析のみでは不十分で，反応経路を直接に反映する散乱角度測定（微分断面積測定）
が必要であるからである。Anderssonらは（4）Ar　6“　＋He系での2電子移行過程の微分
断面積測定において，前方方向と散乱角度の大きな所に構造があることを見いだし，
multi－channel　Landau－Zenner計算結果との比較より，前方方向の構造が二電子同時移
行過程に対応し，また，散乱角度の大きな所の構造が連続した2回の一電子移行過程
によるものであることを明らかにした．
　本研究では多数の衝突系について，より低エネルギー領域での測定を目標とした．
10eV領域の低エネルギー衝突を研究対象とする理由は，
　　（1）この領域でのビーム実験がほとんど行われていない，
　　（2）散乱現象の相互作用ポテンシャルの形状依存性が衝突エネルギーの低下と
　　　共に顕著となり，その効果が明確に微分断面積に反映されること，
　　（3）量子論的な干渉効果の観測が期待されること，
　　（4）主な遷移機構はエネルギーの低下とともに純粋な動径結合になり，このモ
　　　デルに基づいた理論結果との比較することにより実験結果の解析が詳細に行
　　　なえる，
等である。また，実験技術的にも，このエネルギー領域での微分断面積測定は，低
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エネルギービームの強度に起因する技術的困難より，非常に挑戦的な試みともされ
ている．
　このために，本研究では，従来の装置に
　（a）電子ビーム型イオン源（Electron　Beam　Ion　Source：EBIS），と
　（b）高感度の位置敏感型検：出器
を設置し，これまで実験的困難さ故にあまり測定されていない衝突系・エネルギー
領域での電荷移行反応について，測定の範囲を拡大することを目指した．その結果
（a）についてはほぼ満足のいく結果が得られたが，（b）については設計を開始すると
ころまでしか到達できなかった．
2．実験：装置
2－1．交叉ビーム法実験装置
　これまで電子衝撃型イオン源（Nier型）によりイオンを生成し，超音速ノズルビー
ムを標的とする交叉ビーム法実験装置を製作し，段階的にその性能評価を行ってき
た．エネルギー幅の狭い低エネルギービーム発生方法・その操作方法を主にした実
験手法の確立と，電荷移行反応の機構解明のために，
　（i）Ar　2㌔He系で掃引型エネルギー分析器を用いた終状態決定（5＞，
　（ii）He“　一　He系における弾性散乱微分断面積に現れる量子論的干渉効果の測定（6），
　（iii）Ar　2’　一　Ne系での一電子移行過程の全微分断面積測定（6）
などを行ってきた．
　用いた実験装置を図1に示した．実験装置は，電子衝撃型イオン源・Wi　en－fi　l　te　r
型質量選別器・2連半球型エネルギー選別器・超音速ノズルビーム・イオン検出器
より構成されている．
　電子衝撃型イオン源を用いることにより，希ガス1価イオンについては，およそ
3×10　mlo　A程度，希ガス2価イオンについては3×10　一1i　A程度のビームを衝突領域
まで導くことが可能であった．しかし，それ以上の価数のイオンや，分子からのフ
ラグメントイオンなどを十分な強度で生成することはできなかった．
　これらのビームは，エネルギー選別器を20＊geV（q；価数）で通過させたため，
そのエネルギー幅は0．1＊qeV程度と見積もられている．ビームの発散角度は半値
幅で±0．5．であった．このビームと，図2に示した簡単なイオン検出器を用い，上
記の測定を行った．このイオン検出器の角度分解能は，115mm離して設置された
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2個の直径1mmの穴により決まる±0．5。であり，3枚のグリッドで構成されるエ
ネルギーフィルターによって一次ビームと散乱イオンを区別して検出するものであ
る．
　標的となる超音速ノズルビームは，直径50μmのノズルを通して約1気圧の試料
気体を6インチの油拡散ポンプで排気される真空槽内へ噴出させ，直径0．8mmの
スキマーを用いて標的ビームとしている．その強度は，圧力換算値でおよそ
3×10　“4　Torrと見積もっている．
2－2．予備実験
　このような配置の実験装置の，微分断面積測定能力を調べるため，および衝突エ
ネルギー校正方法確立のために，構造の良く知られているHe＋一He系における弾性
散乱微分断面積をE，。b＝　10　eV（E．．　＝　5．0　eV）で測定した．衝突エネルギーの正確な
決定のため，衝突領域の後ろに設置したファラデーカップで一次イオンビーム強度
をモニターしながら，それが完全に0となるまでイオン加速電圧を減少させ，その
時の値とイオン源に印加した電圧との差を真の加速電圧とした．今回の測定では，
この補正値は±0ユV程度であった．
　測定結果とab　ir疲tio　potent瞬のを用いたReinigとLinder（8）による計算結果を図3に
示した．この図で，測定結果は重心系で0．8。だけ正の方向に平行移動して表示して
ある．実験結果はMorseとBemstein（9）の方法で重心系の微分断面積に変換し，断面
積の絶対値はθ　．．　＝　30。近傍で理論値に規格化した．散乱角度については測定値を
実験室系で0．4。だけ全体を移動させることで，理論計算結果と非常によく一致する
ことがわかる．このことより，上記の方法で衝突エネルギーは±O．1　eVの精度で決
定できること，および，散乱角度の測定精度も±0．5。以下であることが判明した．
g
2　一3．これまでに得られた結果
　この装置を用いて，Ar　2“　＋　Ne系での一電子移行過程をE1。b＝80　eV，60　eVおよび
40eV　で測定した。測定に要した時間はそれぞれ1－2時間程度である．生成され
たAビイオンの角度分布を図4に示した．これらの図より，Ar＋の角度分布にはふ
たつの構造があることがわかる．前方方向に見られるピークと，E　i。b・θ1。b篇290±
20eV・degの所を極大とする幅広い構造とである．
　Kamberら（10）は，この系について二重微分断面積をE　ia、＝　MO　eVで測定し，次の
二つの反応が起こっている事・断面積は反応（1）が大きいことを報告した．
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ArZ“（3P）＋Ne（iS，）
　一一一〉　Ar“（2P）＋　Ne“（2P）＋　6．1　eV，（1）
ArZ“（　’D　）　＋　Ne　（iS，）
　一一一〉　Ar“（ZP）＋　Ne“（2P）＋　7．8　eV．（2）
彼らの反応（1）についての微分断面積測定においても，前方方向のピークとE，。b・
θ1。b諜270　eV・degを極大とする構造が観測されており，今回の我々のデータとの一致
はかなり良いものと思われる。
測定されたこれらの微分断面積の構造を理解するために，古典的軌道計算を行い，
測定値との比較を行った．以下の解析では，反応（1）のみを考慮している．
　相互作用を表すモデルポテンシャルとしては，簡単なものを用いた。入射チャン
ネルには相互作用無し，
　　　v．（r）＝　o，　（3）
とし，反応後にはクーロン反発力のみ
　　　V．．，（r）　：1／r－2，　（4）
とした．ここでrは核間距離2は発熱量である．また，一電子移行過程について
二つの古典軌道を考慮した．すなわち，path　A：電子移行がイオンが標的に近づきつつ
ある時に起こる場合，および，pathB：イオンが標的と離れつつある時に起こる場合，
である．それぞれの軌道についてイオンの偏向角θc，nを計算し次の式を用いて微分
断面積を計算した．
d　6　（S　an）
　d9
識Bl血θ一（9re一／dわ）1・（わ）・（5）
ここでbは衝突係数P（b）はポテンシャル交叉点における遷移確率でLandau－Zener
の公式を用いて評価した．
　El。b累40　eVの場合の計算結果を図5に示した．この図より，計算結果は実験デー
タをかなり良く再現することがわかる．この解析より，前方方向に見られる構造は
path　Aに，角度散乱をした幅広い構造はpath　Bに対応するものであることがわかっ
た．この一連の測定および解析より，微分断面積測定を行うことが，反応について
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の軌道の相違を明らかにするなど，詳細な機構解明を可能とすることを示すことが
できた．
2－4．電子ビームイオン源（EBIS：Electron　Beam　Ion　Source）
測定範囲・研究対象とする衝突系の拡大を可能とするため，種々の多価イオンビー
ムを発生させることのできる電子ビーム型イオン源（Y’sEBISと命名した）を新たに
建設し，既存の実験装置に接続した．これは磁場で収束した電子ビームを用い，超
高真空中で電子ビームの作る空間電荷中に捕えられた試料気体イオンを逐次電離す
ることによって多価イオンを生成するものである．EBISは一般に大型の装置となる
が，今回設置したEBISは超高真空装置の外部にソレノイドを置くなどして、都立大
の奥野によって開発されたmini－EB　I　sをさらに簡便な形にしたものである．必要とさ
れる超高真空は，ターボ分子ポンプおよび非蒸発型ゲッターポンプにより実現し，
これまでの所2×10　”10　Torrが得られている。　Y’s　EBISの全体図・ソレノイドの作
る磁場強度分布・Ar試料・CO試料について得られた質量スペクトルをそれぞれ図
6，図7，図8，図9に示した．
　このY’sEBISにより，　C，　N，　Oについては1～5価イオンが，またArについては
1～8価イオンがこれまでの所得られている．運転は，イオンを連続的に引き出す
モードで行っている．Yラs　EBISで生成された多価イオンは2kVで引き出され，静
電レンズを用いてWien－filter型質量選別器に入射する前に250＊geVまで減速される．
質量選別されたイオンはさらにエネルギー選別器に到達するまでに，その通過エネ
ルギー（今回は40＊geV程度）まで減速されエネルギー選別される．エネルギー選
別される前のイオンビームのエネルギー幅は，半値幅でおよそ0．8geVであった．
　これらのレンズ系はSIMIONというシュミレーションコードを用いて最適化をは
かった．このシュミレーションで特に注意した点は，衝突槽に標的気体を導入して
もイオン源の真空度を保つためにイオン軍部と衝突槽の間に設置した内径5mm長
さ50mmの差動排気筒内をイオン強度を落とさずに輸送する事であった．シュミレー
ションで決定した電位配置と実際との一致はかなり良く，設計通りに動作している
ものと思われる．
　質量分析した直後のイオン強度は，O　2÷，（弁についてはO．1　mb程度であったが，
エネルギー選別・コリメートし，更に10eV領域まで減速すると，実験に用いるこ
とのできるビーム強度は1pA程度まで減少してしまう．しかしこの強度は，同種の
実験に於いて多く使われている，加速器を用いた反跳イオン源によって生成される
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ビームの強度と同程度かそれ以上であり，Y’s　EBISにより低エネルギー多価イオン
衝突実験が小規模の施設でも可能となったことの実験的な意義は大きい．また，一
般にEBISによって得られたイオンビームは，その内部状態がほとんど基底状態にあ
ることが知られており，この点も反跳イオン源を用いた実験よりも優れていると言
えよう．
3．測定結果
3－1．対象とした02’　＋　He系での一電子移行過程について
OZ“　＋　He　一一一〉　O’＋　He“
で表される電荷移行反応は，実用的な意味では，地球の電離層や火星・金星の大気
中でのO　2＋の崩壊過程，準安定状態の○＋＊や，He“の供給源として注目されている．
この反応を電子状態を区別すると，以下のチャンネルが考えられる．
02“　（2s22p2　3P）　＋　He　（　ls2　iS）
　　　一一一＞〇＋（2sりp3や）＋He÷（1s　zS）＋5．5　eV
　　　一一一〉　O“　（2s22p3　2D）　＋　He“　（ls　2S）　＋　7．2　eV
　　　一一一〉　o“（2s22p3　‘tsS）　＋　He“　（ls　2S）　＋　10．5　eV
（6）
（7）
（8）
　Dalgalnoらは（11）300Kにおける反応係数をab　initio計算によって求めた分子間ポテ
ンシャルを用いて理論的に求め，反応（6）が主に寄与していることを示した．また，
衝突エネルギーの増加と共に反応（7）の寄与が大きくなることが示された．．Heilと
Shama（！2）は，同様の手法を用いて，これらの反応について重心系エネルギー1　一　100
eVの領域での二重微分断面積を，　Gargaudら（13）は熱エネルギー領域から10　keV領
域での全断面積を計算している．
　これらの計算においては，動径結合が主であるとして，
　　　入射チャンネルで形成される3Σ”，3rl，
　　　反応（6）で形成される3Σ㌔3H，
　　　反応（7）で形成される3Σ∵rl，3△，
　　　反応（8）で形成される3Σ一
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の対称性を持つ分子軌道のうち，3rlの対称性を持つ分子軌道間のみで遷移が起こる
ものとしている．すなわち，遷移則分子軸方向の角運動量・反転対称性・スピンを
それぞれ保存するという動径結合での遷移則を満足するものとなっている。
　実験的には数keVでの測定は多くあるが，実験室系でのエネルギーが100　eV程度
で行われた微分断面積測定の結果は　Kamberら（INによってのみ報告されている．
Kamberらは反跳イオン源と位置敏感型検出器を組み合わせて，前方方向での生成イ
オンのエネルギー分析とエネルギー分析を行わないでの全散乱イオンの角度分布測
定を行った．その結果測定したエネルギー範囲内では，反応（6）が主であるこ
とがわかり，理論結果を支持した．しかし，彼らの測定したエネルギー領域で直接
に比較できる理論結果はなく，その振る舞いはまだ実験的には明らかにされていな
い。
　本研究では，Y’s　EBISにより得られた○の2価イオンビームを用いて，　Heilと
Sha㎜によって計算された結果（図10）と直接に比較することのできるエネルギー
領域での測定を行った．Heilと　Shammaによれば，図10に見られる構造は反応
（6）と反応（7）が共に一電子移行過程に関与しているためであるとされており，
単純なシュテユッケルベルク型の振動構造とは異なるものである．しかし，
Kamber等の測定では，この系における一電子移行過程の反応の選択性はかなり高
いことが示されており，この意味でも理論値と直接に比較できるエネルギー領域で
の測定は重要である．
3－2．測定結果および考察
　実験：は　2－2．予備実験：の項で述べた方法を用いた．衝突エネルギーの決定方法
も同様であるが，電子衝撃型イオン源とY’sEBISの実験的なパラメータに大きな相
違点があった．電子衝撃型イオン源を使用した場合には，イオン源への印加電圧と
実際の衝突エネルギーとの間に大きな差がなかったのにくらべ，Y’s　EBISの場合に
は補正値がおよそ6－8Vと大きく，これ以上の正の電圧を印加しないと衝突領域ヘ
ビームを輸送できなかった．また，この値が価数依存性を持っていることもわかっ
た．これは，磁場により強く収束された電子ビームの作る負の空馬電位内でイオン
が生成されるためであり，また，価数依存性を持つことから，価数の異なるイオン
の生成される場所が別であることが想像される．
　今回の測定では生成イオンのエネルギー分析を行っていないので，残留ガスとの
衝突で生成されるノイズを除くために，標的である超音速ノズルビームが出ている
　　　　　　　　　　　　　　　　　　一8一
状態での測定値から，測定状態と同じ圧力まで試料気体を別ガス導入系より・衝突槽
に一様に導いた状態での測定値，を差し引いた．この測定に用いたイオン検出器は，
図2に示したものである．実験室系エネルギー一50　eV（重心系エネルギー10　eV）で
得られた結果を図11に示した．測定ステップは0ユ．ごとに行い，データは各チャ
ンネルごとに総計100秒間蓄積した．
　得られたデータは，前方方向の構造と，散乱角度2．近傍の構造とを示している
が，微弱なイオンビームを用いているため，統計精度はまだ十分に向上させること
ができていない．特に0．近傍のノイズを差し引くことが難しく，今回の測定での
前方の値の誤差が大きいと思われ，この構造の真偽は定かでない．散乱角度20近
傍の構造は，ノイズも少なくHeilとSharmaの計算結果と良い一致を示しているよう
に思える。より詳細な比較を行うために，今後，統計精度を向上させた測定を行う
ことが必要である．
4e今後の計画
　本研究において，実現が困難視されている，ビーム法を用いた低エネルギー多価
イオン衝突実験を小規模な実験室で開始することができた．また，従来型の検出器
を用いて，O　2“＋He系での一電子移行過程を報告されている理論値と直接に比較す
る目的での測定を，不十分ながら開始することができた．今後，この実験の精度を
向上させるためには，検出効率の高いイオン検出器を用いることが決定的に重要で
あることがわかり，マイクロチャンネルプレート（MCP）を用いた検出器の設計を
開始した．この検出器は，静電的なエネルギーフィルターをMCPの前に設置した
簡単な構造のもので，約25．の角度範囲を0．1．の分解能で測定できるものとなっ
ている．位置検出には，連続抵抗性陰極を用いることとした．これを完成させるこ
とができれば，現在の検出器よりおよそ200倍の検出効率を持つこととなり，統計
精度を大幅に向上する事ができ，より精確な微分断面積測定が可能となるであろう．
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図の説明
図1：交叉ビーム法実験装置図．電子衝撃型イオン源・　Wien－filter　型質量選別器・
　　　2連半球型エネルギー選別器・超音速ノズルビームより構成されている．
図2：微分断面積測定に用いた簡単なイオン検出器．角度限定スリット・3枚グリッ
　　　ドエネルギーフィルター・二次電子増倍管より構成されている．
図3：He㌔He系における弾性散乱微分断面積衝突エネルギーは，　E　i。b＝　10　eV（E
　　　cm　＝5．O　eV）．重心系に変換した測定結果とReinigとLinderによる計算結果を
　　　示した．
図4：Ar2“　＋　Ne系での一電子移行過程により生成されたAr÷イオンの角度分布．衝
　　　突エネルギーは，（a）：E1。b瓢80　eV，（b）：4ab＝60　eVおよび（c）：E届＝40　eV．
図5：E，。b認40　eVの時のA轡＋Ne系での一電子移行過程の微分断面積計算値と実
　　　験値の比較．
図6二製作した電子ビーム型イオン源（Y’s　EBIS）の全体図．
図7：Y’sEBISに用いたソレノイドの作る磁場強度分布．
図8：Ar試料をY’s　EBISに導入したときに得られた質量スペクトルの例．
図9：CO試料をY’s　EBISに導入したときに得られた質量スペクトルの例．
図10：　HeilとSha㎜aにより理論的に求められたO　2’＋He系での一電子移行過程
　　　の微分断面積衝突エネルギーは，E，。、＝50　eV（E㎝＝10　eV）
図11：今回の測定により求められた02“　＋　He系での一電子移行過程の微分断面積
　　　衝突エネルギーは，E，。b＝50　eV（E㎝驚10　eV）
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